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The iDventiao coutcius propargyl carbamates 
of fonnula (I) in whkli R> and R^, mdqjcodently 
of each other, aie hydfogea, alkyl or phenyl, or 
and R2 together fonn a 5- to 8-iiiembcred ring, and 
R3 and R^ independently of each odier, are all^l 
(whkh may of^anahy have 1 to 3 oj^gen, sulphur 

or oitiipgm atoms in the caibon diain and/OT may O 
optionally be sosbdtiited) or optionally subslitutBd 
oyl aialkyl. a: R3 and R*.^^^ 

nng whicb imy optKmaOy mchide 1 to 3 oxygen, sulphur andAxr nitrogen atram in die ring andA^ may optiottally be beazoanellatBd. Tlie 
mveatioD also coocems a method of preparing them and thdr use as bioddes in the |»otectiOT of plants and maUaials. 

(57)ZDsammeii&8Biiiig 

An^i ^^S^f^^J^*^^^ ^ ^^'^^ unabhangig vooeinander fiir Wasserstofil 

ABgfl oto Ph»^ R» und R2 eiMn 5- bis 8-gKedrigen Ring biWen, R^ R^ unabhangig voneinandcr far gegebencnMs dm^ 

vlll!!!!^!^^ f^^h"^ Stickstoffiitome untetbrochcncs und/oder gegebenen&Us substituiertes Alkyl, odcr fOr gegebenen&Us 
snbrtitmate Aiy 1^ Aia^l st^ 

bis ^etogen Rffig bilden, dex gegebenenfalls dutch 1 bis 3 Sauetstoflf-, Schwefel- und/odcr StidcstoffiilDn«^ miteri»octo^^^^ 
der gcgebeiienMs benzoanelliert isL VetfiJaeii 2tt ihw Heatc^ 
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IQDPROPARGYLCARBAHATE UNO IHRE VERUENOUNG ALS BIQZIOE IM PFLANZEN- UNO 
MATERIALSCHUTZ 



10 

Die voriiegemte Etfindung betrifit neue Propargylcarbamate, Verfahrai zu ihrer 
Heistellung imd ilue Verwendung als Biozide im Pflanzen- und Materialschutz. 

1 5 Aus US-3 923 870 sind Iod{»opaigylcarbainate des all^meinen Typs 

1 I-CsC-C(CH2)n-0 NH -R 

20 O 
bekannt 

Aus US-4 865 892 sind Verbindungen des Typs 



25 




30 

bekannt und aus DE 3.216.895 des Typs 



35 
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I .CsC-C-O-C-C- 

I I I 

R R R 



O NH-R 

Y 
O 
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Diesen Volnndtmgeii wild eine andmikiofaielle, fungiade, bakterizide Verwendung 
im Material- oder im Pflanzenschutz zugeschrieben. 



1 5 Die Verwendung dieser Stofie wird jedoch dinch eintietende Zersetzimg dieser Ver- 
bindung im Anwendungsgebiet dngeschiankt Dadurch werden sowohl tidl^e An- 
fiangsdosierungen notig als rein biologisch erfbrderlidi, auch tieten Ver&bungen 
auf, was insbesondeie bei der Verwendung im Materialschutz zu Problmien fuhit 



20 Es warden nun neue Propagylcarbamate der allgemeinen Foimel (I) 




in welcher 

3Q R^ R2 unabhangig voneinander fur Wasscrstoff, Alkyl oder Phenyl stehen 
Oder R^ and R^ einen 5- bis 8-gliedrigen Ring bilden, 

R^ R^ unabhangig voneinander fflr gegebenenfolls durch 1 bis 3 Saumtoff-, 

SchwefeK Oder Stickstoffeitome unterbrodienes und/oder 
35 gegebenenfalls substiniiertes Alkyl, oder fUr gegebenenfisdls 

subsdtuiertes Aryl, Aralkyl stehen* 
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30 



35 



Oder zusammen mit dcm Sticksloffatom an das sie gebunden sind 
einen gpgebenenfells substituierten 5- bis 8-gliedrigen Ring bilden, 
der gegeboienfalls durch 1 bis 3 Sauostoff-, Schwcfcl- und/oder 
Stickstoffetomc unterbrodien isu und/od^ der g^gebeiieii£aUs 
benzoanelliert istt 



gefunden. 



At stdit im folgWKlen bevorzugt fur Aryl mit 6 bis 10 KohlenstofifatomOT, das 
J 5 einfiach bis funfEach, gieichaitig oder verscliieden subsdtuiert sdn kann 

durch Halogen^ Hydroxy, Cyano, Nitto, geradkettiges odcc verzweigtes 
Alkyl niit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, geradkettiges oder verzweigtes Alkoxy 
mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, geradkettiges oder verzweigtes Aikyldiio rait 
1 bis 4 Kohlenstoffiatomen, geradkettiges oder verzweigtes Alkylsulfinyl mit 
20 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, geradkettiges oder verzweigtes Alkylsuifonyl mit 

1 bis 4 Kohlenstoffiatomen, geradkettiges oder veizwdgtes Halogenalkyl mit 
1 bis 4 KohlenstofSatomen und 1 bis 9 glcichen oder verschiedenen Halogen- 
atomen, geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkoxy mit 1 bis 4 Kohlen- 
stoffatomen und 1 bis 9 gleichen oder v^chiedenen Halogenatomen, gerad- 
2g kettiges Oder verzweigtes Halogenalkylthio mit I bis 4 KohlenstofGEUomen 

und 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, geradkettiges oder 
verzweigtes Haiogenalkylsulfinyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen imd 1 bis 9 
gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, geradkettiges oder verzweigtes 
Halogenalkylsulfonyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und 1 bis 9 gleichen 
Oder verschiedenen Halogenatomen, Dialkylamino mit I bis 4 Kohlenstoff- 
atomen in jedem Alkylteil, Alkoxycarbonyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 
im Alkoxyteil, Alkoximinoalkyl nut 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im Alkoxy- 
teil und 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im Alkylteil, gegebenenfalls einfiach bis 
dreifach, gleichartig oder verschieden durch Halogen, Alkyl mit .l bis 3 
Kohlenstoffatomen und/oder Halogenalkyl mit I bis 3 KohlenstofEatomen 
und 1 bis 7 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen substituiertes, 
zweifach verknupftes Alkylen mit 1 bis 3 KohlenstofiEatomen, gegebenen- 
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g falls einfach bis drcifach, gleichartig oder verschieden durch Halogen, Alky! 

mit 1 bis 3 Kohlenstoffiatomen und/oder Halogenallcyl mil 1 bis 3 Kohlen- 
stoffetoraen und 1 bis 7 Halogenaiomen substituiertes Dioxyalkyien mit 1 his 
4 Kohlenstoffeioinen, gegpbenaifalls dnfach bis dietfach, gldchaitig Oder 
verschieden dmch Halogen, Alkjd mit 1 bis 3 KohlenstofEatomen mui/oder 
HaiogNialkyl mit 1 bis 3 KohlrastofEatomen and 1 bis 7 Halogpnaiomen 
substitoiertes Cycloalkyl mit 3 mit 6 KohienstofiEatomen, gegd)enen&Us 
einfadi bis dxeifiurh* gleichartig oder vosdneden dnrdi Halogen, Alkjd mil 1 
bis 3 Kohlensto£fatomen und/oder Halogenaiokyl mit 1 bis 3 Kohlenstofif- 
atomen und 1 bis 7 Halogenatomen substituiertes, gesattigtes Heterocyciyl 
mit 5 bis 7 Ring^ectem sowie 4 bis 6 Kohlenstoffiatomen und 1 oda- 2 
gleichen oder verschiedenen Heteroatomen, wie StickstofF, Sauerstoff 
und/oder Schwefel, und femer dutch Phenyl, Phenoxy, Benzyl, Benzyloxy, 
Phenylethyl oder Phenylethyloxy, wobei jeder der 6 letztgenannten 
Substimenten im Phenylteil einfach bis dieifach, gleichartig oder 
2Q verschieden substituiert sein kann dutch Halogen, Alkyl mit 1 bis 3 

Kohlenstofl^men, Alkoxy mit 1 bis 3 Kohlenstoffatomen, Halogenalkyi 
mit 1 bis 3 Kohlenstoffatomen und 1 bis 7 gleichen oder verschiedenen 
Halogenatomen und/oder dutch Halogenalkoxy mit 1 bis 3 Kohlenstofif- 
atomen und 1 bis 7 gleichen oder verschiedenen Halogenatomeiu 

25 

Oder 



auch bevorzugt fur gegebenenfalls benzoannelliertes Heteoaryl mit 2 bis 9 
Kohlenstoffatomen und I bis 3 gleich oder verschiedenen Heteroatomen, wie 
StickstofF, Sauerstoff und/oder Schwefel, wobei jeder dieser Reste einfach 
bis funf£ach substituiert sein kann duich Halogen, Hydroxy, Cyano, Nitro, 
geradkettiges oder verzweigtes Alkyl mit 1 bis 4 Kohlmstofiatomen, g&cad- 
kettiges Oder verzweigtes Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstt>ffatomen, gerad- 
kettiges Oder verzweigtes Alkylthio mit 1 bis 4 KohlrastofEatomen, gerad- 
kettiges Oder verzweigtes Alkylsulfinyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffiatomen, 
geradkettiges oder v^zweigtes Alkylsulfonyl nut 1 bis 4 KohlenstofiEatomm, 
geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkyi mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 
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und 1 bis 9 gleichen Oder verschiedcnen Halogenatomen, garadkettiges Oder 
verzweigtes Halogenalkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstofiialomen und 1 bis 9 
gleichen oder veischiedeKn Haiogenatomea, geradketdges oder verzwdgies 
Halogenalkylthio mit 1 ins 4 KohlenstofEatomen und 1 bis 9 gleichen oder 
versdiiedenen Halogenatomen, geradketti^ oder verzwdgies Halogen- 
alkylsolfinyl mit 1 bis 4 Kohlensto£fotomen and 1 bis 9 gieidien oder 
versdiiedenen Halogenatomen, geradketdges oder verzweigtes Halogen- 
alkylsulfonyl mit 1 bis 4 Kohlenstofiatomen und 1 bis 9 gieidien oder 
verschiedraen Halogenatomen, Dialkylamino mit 1 bis 4 Kohlenstofifiaionien 
in jedem Alkylteil, Alkoxycarbonyl mit 1 bis 4 Kohloistof&tomen im 
AlkoxyteiU Alkoximinoalkyl mit 1 bis 4 Kohlenstofiatomen im Alkoxytdl 
und 1 bis 4 Kohlenstoffiatomen im AlkylieiU ^gebenenfells einfech bis 
dreifadu gleichartig oder verschieden durch Halogen^ Alkyl mit 1 bis 3 
Kohlenstofiatomen und/oder Halogenalkyl mit 1 bis 3 KohlenstofiEaiomm 
und I bis 7 gleichen oder veischiedenen Halogenatomen substitoiertes, 
zweifoch verknupfies Alkylen mit 1 bis 4 Kohlenstof&tomen, gegebenen- 
folls ein£ach bis diei£ach, gldchartig oder verschieden durch Halogen, Alkyl 
mit 1 bis 3 KohlenstofEatomen und/oder Halogenalkyl mit 1 bis 3 Kohlen- 
stofiatomen und 1 bis 7 Halogenatomen substituiertes Dioxyalkylen mit 1 bis 
4 Kohlenstofiatomen, gegebenenfolls einfach bis dreifach, gleichartig od^ 
verschieden durch Halogen, Alkyl mit 1 bis 3 Kohlenstofiatomen und/oder 
Halogenalkyl mit 1 bis 3 Kohlenstofiatomen und 1 bis 7 Halogenatomen 
substituiertes Cycloalkyl mit 3 mit 6 Kohlenstofiatomen, gegebenenfalls 
einfach bis dreifach, gleichartig oder verschieden durch Halogen, Alkyl mit 1 
bis 3 Kohlenstofiatomen und/oder Halogenalokyl mit 1 bis 3 Kohlenstofi- 
atomen und 1 bis 7 Halogenatomen substituiertes, ges^gtes Heterocyclyl 
mit S bis 7 Ringgliedem sowie 4 bis 6 KohlenstofiEatomen und 1 oder 2 
gleichen oder verscfaiedenen Heteroatomen, wie Stickstoff, Sauerstoff 
und/od^ Schwefel, und femer durch Phenyl, Phenoxy, Benzyl, Benzyloxy, 
Phenylethyl oder Phenylethyloxy, wobei jeder der 6 letztgmannten 
SuUstituenten im Phenylteil einfach bis dreifach, gleichartig oder 
verschieden sut^stituiert sein kann durch Halogen, Alkyl mit 1 bis 3 
Kohlenstofiatomen, Alkoxy mit 1 bis 3 Kohlenstofiatomen, Halogenalkyl 
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5 mit 1 bis 3 Kohlenstoffiatomen und 1 bis 7 gleichen oder verschiedenen 

Halogenatomen und/oder durch Halogenalkoxy mit 1 bis 3 Kohlenstoff- 
aiomen und 1 bis 7 gleichen odet veischiedenen HaiogenatDmen. 

Ar steht bescmdeis bevorzugt fur Phrayl oder Naphthyl. wobci jeder diesCT 
10 Reste einfieudi bis did&clu ^eidiaitig od^ veisdiiedensubstitiiiertsemkaoii 

durch Fluor, CMor, Bronu Hydroxy, Cyano, Nitio, MeihyU Ethyl, n- oder i- 
PmpyU n-, i-, s- oder t-ButyU Metfioxy, Etfioxy, n- oder i-Propoxy, n-, i-. s- 
Oder t-Butoxy, Methylthio, Ethylthio, Meihylsulfinyl. Methylsulfonyl, Tri- 
fluonnethyl, Tiifluonnethoxy, Trifluonnethjdthio, Trifluonnethylsulfinyl, 
15 Trifluormetfiylsulfonyl Dimethyiamino, Diethylamino, Methoxycarbonyl, 

Ethoxycarbonyl, MethoximinomethyU Methoximinoettiyl, Etfaoxyimino- 
methyl, Ethoximinoethyl, Propan-13-diyU Butan-l,4-diyl, Dioxymethyien, 
Dioxyeihylen, Dioxypropyien, Difluordioxymethyien, Tetrafluordioxy- 
ethylen, Cyclopropyl. Cyclopentyi, Cyclohexyl, l-Pyrrolidinyl. l-Piperi- 
20 dinyl» l-Pertiydroazepinyl, 4-Morpholinyl, Phenyl, Phenoxy, Benzyl, 

Benzyloxy, Phenylethyloxy, wobei jeder der 6 letzgenananten Reste im 
Phenylteil dn&ch bis dreifoch, gleichaitig oder verschieden substitoiart sein 
kann durch Ruor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, Methoxy, Ethoxy, Trifluor- 
methyl und/oder Trifluormethoxy, oder 

25 

auch bevorzugt fiir Furanyl, ThienyU Pyrrolyl, Oxazoiyl, Thiazolyl, Isoxy- 
zolyl, Isothiazolyl, Pyrazolyi, ImidazoiyU Oxadiazolyl, Thiadiazolyl, Triazo- 
lyl, Pyridyl, Pyridazinyl, Pyrimidinyl, Pyrazinyl oder Triazinyl, wobei jeder 
dieser Reste benzoaimelliert sein kann und einfach bis dreifach gidchaitig 

3Q Oder verschiedenn substituiert sein kann durch Fluor, Chlor, Brom, Hydroxy, 

Cyano, Nitro, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, 1-, s- oder t-Butyl, 
Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, n-, i-, s- oder t-Butoxy, Methylthio, 
Ethylthio, Methylsulfinyl, Methylsulfonyl, Trifluormethyl, Trifluormethoxy, 
Trifluormethylthio, Trifluonnethylsulfinyl, Trifiuormeth^sulfonyl, Di- 

2^ methylamino, Diethylamino, Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, Methox- 

iminomethyU MethoximinoethyU Ethoxyiminomethyl, Edioximinoethyl, 
Propan-13-diyl, Butan-l,4-diyl, Dioxymethylen, Dioxyethyien, Dioxy- 
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5 propylen, Difluordioxymethylen, Tetrafluordioxyethylen, Cyclopropyi, 

Cyclopentyl, Cyclohexyl, I-Pyirolidinyl, 1-PiperidinyU l-PerhydroazepinyU 
4-Morpholmyl, PhenyU Phenoxy, Benzyl, Benzyloxy, Phenylethyloxy, wobei 
jeder 6 letzgenanantm Reste im Pfaenylteil ein£acfa bis did&ch, gldcfa- 
artig Oder verschieden snbstitiii^ sein kann diudi Fluor, Odor, Bnmu 
1 0 Meth^, Ethyl, MethoTcy, Ethoxy , Tiiflaoimethyl vndjoder Ttiflnoimethoxy. 

Arall^l steht im folgenden voizagsweise fiir Aiyl-C|Q;alkyl, wobd Aiyl die obeii 
angegebene Bedeutung hat und Alkyl besonders bevorzugt fur Metfaylen, 
Etfaylen, n-, i-Propylen oder n-, i-, s- od^ t-Butylen stdiL 

15 

Ailcyl steht im folgenden fiir gegebenenfaUs substituiertes geradkettiges oder 
verzweigtes oder cyclisches Alkyl mil vorzugsweise 1 bis 30, besonder 
bevorzugt I bis 18 Kohlenstoffatomen, das gegebenenfalls durch 1 bis 3, 
vorzugsweise 1 oder 2 Sauerstoff-, Schwefel- oder Stickstof&tome unter- 

20 biochen ist. Insbesondere sden genannt: Methyl, Ethyl, n-, i*Propyl, n-, i-, s-, 

t-Bu^l, n-Pentyl, n-Hexyl, n-Heptyl, n-Octyl, n-Nonyl, n-Decanyl, n-Unde- 
canyl, n-Dodecanyl, n-TridecanyU n-Tetradecanyl, n-Pentadecanyl, n-Hexa- 
decanyl, n-Heptadecanyl sowie deren verzweigte Isomeie, Cyclopiopyl, 
Cyclobutyl, Cyclpentyl. Cyclohexyl, Cycloheptyl, Cyclooctyl, Cyclonoi^l, 

25 Cyclodecanyl, Cycloundecanyl und Cyciododecanyl. AIs Substituenten dsr 

Alkylieste bzw. seien vorzugsweise die schon unter Aryl anfgezeigten 
Substituenten genannt 



30 



35 



Bevorzugt sind Verbindungen der Fonnel (I), 
in welcher 

R^ R^ unabhangig voneinander fur Wasserstoff, Ci-QpAlkyl stehen oder R* 

und R^ zusanunen einen funf- bis sechsgliedrigen Ring bilden , 

R^ R^ unabhangig voneinander fur gegebenenfolls durch 1 oder 2 Sauer* 
stoff-, Schwefel- und/oder Stickstofiatome unteifarochenes und/oder 
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gegebenenfalls durch Halogen, Alkyl, Alkyllhio, Alkoxy, Halogen- 
alkyl, Halogenalkoxy mil jeweils 1 bis 6 KohlenstofiEaiomm im 
Alkyltdl Oder Aiyl od^ duich die Gruppe CO^^ sabsdtuienes 
geradketti^, verzweigtes oder cyclisches C(-C|g-Alkyl stehen, oder 
fur g%ebei»i£alls durch Halogen, AlkyL Alkmy^ AUgrltfaio* 
Halogenalkyl init jewdls 1 bis 6 Kohlenstofiatomen im Alkyltdl 
Oder Aiyl substituiertes AiyL Heiaiyl oder Aiali^l mit 1 Us 6 
Kohlenstoffatomen im Alkylteil stehen, oder zusammen mir dem 
Stickstofi^m, an das sie gebunden sind dnen fiinf- bis sedis- 
gliederigen Ring \Alden der gegebenenfalls durch 1 oder 2 Sauer* 
staff-, Schwefel- und/od^ Stickstoffiatome unterbiochen ist und/oder 
gegebenenfalls l)enzoanelIiert ist und/oder gegebenenfalls durch 
Halogen, Aikyl. Alkoxy, Alkylthio- oder Aryl substituiert ist 



Besonders bevorzugt sind Verbindungen der Fonnel (I) 

20 

in welcher 



R^ unabhangig voneinander fur Wasserstoff oder Methyl stehen, 

R^, R"^ unabhangig voneinander fiir gegebenenfalls durch 1 oder 2 Sauer- 
stoff-, Schwefel- und/od^ Stickstoffatome unterbrochenes und/oder 
gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl, n-, i-Propyl, n-, i-, 
s- Oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, n-, i-Propyloxy, n-, i-, s- oder 
t-Butyloxy, Methylthio, Ethylthio, n-, i-Propylthio, n-, i-, s- oder 
t-Butylthio, 

Halogenalkyl, Halogenalkoxy mic jeweils 1 bis S Halogenatomen und 
1 bis 4 KohlenstofiEatomen, Phenyl oder die Gruppe C02R^ substi- 
tuiertes, geradkettiges, verzweigtes oder cyclisches Ci-Ci4-Alkyl 
stehen, oder fur gegebenenfells durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl, n-, 
i-Propyl, n-, i-, s- oder t^Butyl, Methoxy, Ethoxy, n-, i-Propyloxy, n-. 
i-, s- Oder t-Butyloxy, Methylthio, Ethylthio, n-, i-Propylthio, n-, i-, s- 
Oder t-Butylthio, Halogenalkyl, Halogenalkoxy mit jewdls 1 bis 5 
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5 Halogenaiomen und 1 bis 4 Kohlenstoffatomeiu Phenyl substituimes 

PhenyU Naphthyl, Biphenyl, Benzyl, Phenyleihyl, Pyridyl, Furyl, 
Thiophenyl Pyrrolyl, Oxazolyl, ThiazolyU PyrazolyU Imidazolyl Oder 
Triazoyl stehen* oder zusanunen mit dem Stickstofi^m an das sie 
gebimden sind einen Pynolidm-, Piperidin-, Morpholin-, Tetxahydio- 
10 isodunolin Oder Pipeiazuixing bilden, der gegebenenfidls dmdi 

Fluor. Chlor, MethyU Methoxy, Tiifluoimediyl, Ediyl» Etfaoxy 
substituiert ist 

Ganz besonders bevorzugt sind Verbindungen der Formel (I) in weldio- und 
1 5 jeweils fiir den gleichen Rest stehen, oder R^ fiir Me und R"^ die oben angegebenen 
Bedeutungen bat 

Desweiteren wuide ein Verfahren zur Herstellung der Verbindungen der Formel (I) 
gefunden, in dem man 

20 

1 . Verbindungen der Fonnel (H) 



R» 



25 « 



X-<X;-C-OH (11) 
I 

R2 



wonn 

30 



X fiir Wasserstoff oder lod steht 
mit Verbindungen der Fonnel (III) 



35 
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R3 

Cl-C-/ (III) 

o 



i 0 gegebenenfialls in Gegenwait eines Veidannungsmittels, in G^enwait dner 

Base umsetzt, Oder 

2. Verbindungen do" Fonnd (IV) 

I 

x-cx:-c-o-c-ci (IV) 

O 



20 wonn 

X fur Wasserstoff Oder lodsteht 
mit Aminen der Formel (V) 

^R3 
HN-N^ 

^R^ 



25 



30 



(V) 



gegebenenfalls in Gegenwait eines VerdOnnungsmittels, in Gegenwait einer 
Base umsetzt, Oder 



3. Verbindungen der Foimel (VI) 

35 
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x-cx:-c-Y 
I 



wonn 

10 



fur Wasseistoff oder lod steht 



Y fiir eine Abg3ngsgnippe» wie Halogen, O-Tosyl oder 0-Mesyl, steht 
mit Aminen der Fonnd (V) 

in Gegenwart einer Base und Kohlendioxid und gegebenenfalls in Gegenwart 
eines Verdiinnungsmittels umsetzt und 

fur den FalU daB X in den Formel (11), (IV) oder (VI) fur Wasseistoff steht, 
anschlieBend in Gegenwart einer Hil&base und gegebenen£Edls einem Ver- 
diinnungsniittel iodiert 

Die Verfahren 1 und 2 sind im Pnnzip bekannt und werden entsprechend der 
EP-430 127, US 4 865 892 und GB 2 220 000 durchgefuhrt 

Das Verfahren 4 ist ebenfalls im Prinzip bekannt Die lodierung wird dabei 
vorzugsweise mit elem^itarem lod, Na I, K I, I Clin Gegenwart von NaOH, KOH 
Oder NaOCl und gegebenenfidls in Ge^nwart von elementaiem Chlor durchgefBhrt 

Als Verdunnungsmittel kommen vorzugswtise polare Verduimungsmittel wie 
Methanol, Ethanol, Propanol, iso-Propanol, Butanoi, Polyethyienglykole, Poiy- 
propylenglykole und andere Alkohole sowie Ketone wie Aceton und Methylbutyl- 
keton, Dimethylsulfoxid, Dimethylformamid und Wasser oder auch uiq)olaie Ver- 
dunnungsmittel wie Toluol, Ethylacetat, Diethylether, Methylenchlorid, bei 
gleichzeitiger Verwendung von Phasentransfeikatalysatoien sowie Mischun^ 
verschiedener Veidunnnungsmittei in Frage. 



20 



4. 
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5 



10 



15 



Die Umsetzung wild im all^meinen bei Temperaturcn von -lO'C bis SO'C, vor- 
zogsweise 

Das Verfabien 3 ist neu und ebenMs Geg^tandder Amneldung. 
AIs Abgangsgrappe Y kommen voizugsweise Biom, Chlor, lod od^ die Groppen 

-O-SO2 -^~y-N02, O-SOj-Me, O-SO2-CF3, 0-S02-nC4H9 und 
O-SO2-CH2CF3 in Frage. 

Bevorzugt wcrdcn Verbindungen der Fonnel (VI) eingeselzt in welcher und 
20 ^ Wasserstoff stehen. 

Voraigsweise wird in dem Verfahren 3 das Amin der Fonnel (V) mit Kohlendioxid 
in Gegenwart von einer oder mehxeien basischen Verbindungen der Elemente 
Lithium, Natrium, Kalium, Rubidium zur Reakdon ^bractit und darni das 
25 Prapylderivat hinzufilgL 

In das erfindungsgemaBe Verfiahren konnen die verschiedensten basisch rea- 
gieienden Amine eingesetzt werden, vorzugsweise solche der Fonnel (V). 



30 



35 



Pro eingesetztes Aminaquivalent werden in das erfindungsgonaBe Verfahren 0,01 
bis 10.000 Aquivaiente Kohlendioxid eingesetzt Vorzugsweise betragt dieses 
VerfaSltnis 1:0,5 bis LOOO, insbesondere 1:1 bis 10. 

Pro eingesetztes Aminaquivalent werden in das erfindungsgemSBe Verfahren bei- 
spielsweise 0,01 bis 10.0 Aquivaiente Alkylierungsmittel eingesetzt Vorzugsweise 
betragt dieses Verhaitnis 1:03 bis 10, insbesondere 1:0,4 bis 3. 
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5 Es ist ein wesentlidies Mokmal der voriiegenden Erfindung, daB man in Gegenwait 
einer oder mehieier basischen Verbindun^n der Elemente Lithium, Natrium, 
Kalium, Rubidium arbeitet Als basische Verbindungea kommen zJS. basisch 
leagierende Saize, Oxide, Hydride und Hydroxide in Frage. Beispieisweise seien 
genamit: Lithiumhydrid, Natriumhydrid, Kaliumliydrid, Uthiumhydioxid, Natrimn- 

10 hydroxid, Kaliumhydroxid, Rubidiumhydioxid, liduumoxid, Natriuiiq«axid, 
Kaliumoxid, Kaliumperoxid, litiiiumcarbonat, lithiumhydrogencartxniatt 
Natriumcarbonat, Natriumhydrogencarbonat, Kaliumcarbonat, Kaliumhydrogen- 
carbonat, Rubidiumcarbonat, Rubidiumhydrogencarbonat, Ammoniumcarbonat, 
Ammoniumcarbamat, und/oder deren naturiich voifcommende Oder synflietisch 

1 5 ertialtliche Gmiische sowie DBU oder DEN. 

Bevorzugt sind Aikalicarbonate und/oder Hydiogencarbonate, ganz besonders . 
bevoizugt Kaliumcarbonat 

20 Das crfindungsgemaBe Vo&hren wird ^gebenenfalls in Ge^nwart von Hilfsbasm 
durchgefiihrt, dJu in Gegenwart von weitwen Basen, beispieisweise in einer Menge 
von weniger als 0,5 Mol, bezogen auf die eingesetzte Menge an Base. 

Als solche Hilfsbasen kommen beispieisweise in Frage: Halogenide von Alkali- 
25 metallen, Zeolithe, Kaliumacetat, Lithiumperchlorat, Kaliumformiat, Natriumacetat, 
Utanalkoholaten, Titanalkoholate, Titansauieamide. Amidinbasen, Guanidinbasen 
wie l,5-Diazabicyclo(43.0)non-5-en (DBN), l,8-Dia2abicyclo(5A0)undec-7-en 
(DBU), 7-MeUiyH,5,7-triazabicyclo(4A0)dec-5-en (MTBD). Cyciohexyl-tetia. 
guanidin, Cyclohexyl-tetramethylguanidin, NJ«JIJ^-TetiamethyH,8-naphthaIin- 
30 diamin, Pentamethylpiperdin. NJ^I-Dimethylpynidin, N-Butyl-tetraetfiyiguanidin, 
N-t.Butyl-N\N'-dimethylacetaniidin, N-Cyclohexyl-tetraethylguanidin und N-l- 
ButyMetraethylguanidin sowie l,4.Diazabicyclo(2.2.2)octan (DABCO), tertiarc 
Amine wie Triethylarain, Trimethylamin, N-Methylmorpholin, Pyridin, NJ4-Di- 
methylpyridin und Tetramethylethylendiamin, eingesetztes Amin, Alkoholate wie 
35 Kalium-l-butylat, Natriummethylat, Natriumethylat, Natriumneopentylat und 
KaUumneopentylat, Alkyl- und Arylmetallverbindungen wie Butyl. Methyl-, 
Phenyl- und Neopiylithium, sowie Grignardieagenzten. 
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5 

Im allgemeinen ist es vor^lhaft, das erfindiingsgemaBe Verfehien in Gegpnwart 
von V^dunnimgsmittel durchznfuhien. Verdunnungsmittel weiden vortdlhafief- 
wdse in dner solchen Menge eingesetzt, daB das Reaktionsgemisch wafaiend des 
ganzen Verfahnens gut luhibar bldbt Als Verdiinnungsmhtel kommen bdspids- 

10 wdse in Frage: Kohlenwasserstoflfe wie P&trolethef, Benzol* Toluol, Chloibenzol, 
Didilorbenzol, Hexan, Cydoh^can, Methancydohnan, Pentan, Esptasu Octan und 
tedinisdie Kohlenwasseistofiganisdie, beispielsweise sogenannte White Spirits mit 
Komponenten rait Siedepunkten im Boeich von beipielsweise 40 bis 25(fC^ Eflier 
wie DimethyK Diethyl-, Dipropyl-, Diisopropyl, Dibutyl-, Methyl-t-butylether» 

15 Tetrahydrofuran, 1,4-Dioxan und Polyether des Ethyloioxids und/oder PtopytaH 
oxids. Amine wie Trimethyl-, Triethyl-, TripropyK Tributyl-, Diethyl- und 
Dibutyiamin, sowie n-Methylmoq)holin, Pyridin, N,N-Dimethylpyridin und Tetra- 
methylethylendiamin. Ester wie Methyl-, Ethyl- und Butylacetat sowie Dimethyl-, 
Dibutyl- und Ethylencarbonat, Nitroverbindungen wie Nitiomethan, Nitroethan, 

20 Nitropropan und Nitrobenzol, Nittile wie Acetonitril, Propionitiil und Benzonitril 
sowie Veibindungen wie Tetrahydiothiophendioxid und Dimethylsulfoxid, Ketone 
wie Aceton, Methylbutylketon und Methylethylketon, verflfissigtes Kohlendioxid 
des Ethylenoxids und/CKler Piopylenoxids und Amide wie Hexametbyleiq>hosphor- 
triamid, N-Methylpyrrolidon, N-Methylcapn>lactam, l,3-Dimethyl-3,4,5,6-tetra- 

25 hydro-2(lH)-pyrimidin, Octylpyrrolidon, Octylcaprolacton, l,3-Dimethyl-2-imid- 
azolindion, Dimethylformamid, Dimethylacetamid und Formamid. 

AuBeidem kann man in das erfindungsgemaBe Verfiahien auch Verdiinnungsmittel- 
Gemische einsetzen. 

30 

Bevorzugte Losungsmittel sind Dimethylformamid und Dimethylsulfoxid sowie 
Gemische dieser mit andeien oben genannten Ldsungsmitteln. 

Das erfindungsgemaBe Ver&hren fiihrt man im allgemdnen so durch, dafi man 
2^ zunachst das basisch reagierende Amin und das Kohlendioxid in Gegenwart ein^ 
basischen Verbindung der genannten Elemente zusammenbringt und miteinander 
reagieien laBL Das Alkylierungsmittel fugt man vorteilhafterweise erst dann zu. 
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5 wenn die Umseizung des Amins mit dem Kohlendioxid weitgehend Oder voUstandig 
abgelaufen isL Das Fbrtschieiten der Reakdon des. Amins mit dem Kohlendioxid 
kann man z.B. an der Wannet5nung erkennen. 

Das erfindungsgemaBe Verfiafaien wild in bdden Stufen beispielsweise bd 
Temperatnren von SO bis 130^C doichgefOtart Bevoizngt sind Temperataien im 
Beretch 30^ his +1S0^C, insbesondeie soldie im Beieicfa -lO^C bis +100^C 

Der Druck ist beim erfindungsgemaBen Verfahien nicht kritisdu Es kann gnmd- 
satzlich bei Normaldnick, aber auch bei eriiohtem oder emiedrigtem Druck gear- 
lg beitet werden, Vorzagsweise arbeitet man bei Normaldnick oder bei Drudcen bis zn 
5 bar. Insbesondere bei ertiohter Temperatur empfiehlt es sich, den Druck ent- 
sprechend hoher zu waiiien. 

Man kann das erfindungsgemaBe Verfahren unter einer Kohiendioxid-AtmospbSie 
20 durchfuhien, aber auch in dner Amiosphare, die Koiilendioxid und noch andere, 
vorzugsweise inerte Gase endialL 

Die Aufarbeitting erfolgte nach ublicher Art und Weise. Bevorzugt ist das folgende 
Vorgehen: Abtrennen des Feststoffes und Destination der fliissigen Piiase. So 
25 werden uberschussige Base, Ldsungsmittel und Produkt in reiner oder wiedenrer- 
wendbarer Form erhalten. Es entstehen damit .... oder sehr geringe Menge nicht 
wiederwendbaien Abfalls. 

Der erfindungsgemaBe Stoff eignet sidi ais Schadlingsbekampfungsmittei, ins- 
besondere als Fungizide im Pflanzenschutz. 

Fungizide werden im Pflanzenschutz eingesetzt zur Bekampfung von Plasmadio- 
phoromycetes, Oomycetes, Chytridiomycetes, Zygomycetes, Ascomycetes, Basidio- 
mycetes, Deuteromycetes. 

35 

Beispieihaft aber nicht begrenzend seien einige Erreger von piizlichen Erkran- 
kungen, die unter die oben aufgezahlten Oberbegriffe fallen, genannt: 
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5 

Xanthomonas-Arten, wie Xanthomonas oryzae; 
Pseudomonas-Arteiu wie Pseudomonas lachrymans; 
Erwinia- Arten, wie Erwinia amylovoia; 
Pytfiium-Arten, wie Pythium aldmum; 
1 0 Hiytophthora-Aiira, wie Phylophthora infestans; 

Pseudoperonospoia-Arten, wie P^udoperonospora humuli Oder Pseudoperonospora 
cubensis; 

nasmopara-Arten, wie Plasmopara viticoia; 

Peionospora-Aitra^ wie Peronospofa [nsi od^ P. biasssicae; 
1 5 Erysiphe-Aiten, wie Erysiphe graminis; 

Sphaerotheca-Arten, wie Sphs^iotheca fiiliginea; 

Podosphaera-Aiten, wie Podosphaera leucitricha; 

Venturia-Arten, wie Venturia inaequalis; 

Pyienophoia-Arten, wie Pyienophora teres Oder P. graminea; 
20 (Konidieofonn: Eteclisl^ Syxu Helmintfaosporium); 

Cochliobolus-Arten, wie Cochliobolus sadvus; 

(Konidienfonn: Diechsl^ Sym Helminthosporium); 

Uromyces-Arten, wie Uromyces appendiculatiis; 

Puccinia-Arten, wie Puccinia recondita; 

2 5 Tilletia- Arten, wie Tilletia caries; 

Ustilago-Arten, wie Ustilago nuda Oder Ustiiago avenae; 
Pellicuiaria-Arten, wie Peilicularia sasakii; 
Pyricularia-Arten, wie Pyricularia oryzae; 
Fusarium-Arten, wie Fusarium culmomm; 
3Q Botrytis-Arten, wie Botiyds cinerea; 
Septoria-Arten, wie Septoria nodonim; 
Leptosphaeria-Arten, wie Leptosphaeria nodonim; 
Cercospora-Arten,.wie Cercospora canescens; 
Alternaria-Arten, wie Altemaria brassicae; 

3 g Pseudocercosporella-Arten* wie Pseudocercosporelia herpotrichoides. 
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5 Die gute Pflanzenvertraglichkeii der Wiilcstoffe in den zur Bekampfiing von 
Pflanzenkranlcheiten notwendigen Konzentradonen erlaubt eine Behandlung von 
oberirdischen Pflanzenteileiu von Pflanz* und Saatgut und des Bodeos. 

Die erfindungsg^naBen Stofife konnen in die ubiichen Fonnaliemngen ubeifubit 
10 weiden, wie Losung^ Emulsionen, Suspensionen, Pidver, Scfaaume, Fasten, Gra- 
nulate, Aerosole, Feinstverkapseiungen in polymeien Stofifen and in Hullmassen fSr 
Saa^iut, sowie ULV-Fonnulieningen. 

Diese Formulierungen werden in bekannter Weise h^rgestellt, Z.B. durch Ver- 

15 misdien der Wirkstoffe mil Stieckmitteln, also flussigen Losungsmitteln, unter 
Druck stehenden verflussigten Gasen und/oder festen Tragerstoffen, gegebenenfalls 
unter Verwendung von oberflachen-aktiven Mitteln, also Emulgieimitteln und/oder 
Dispeigiermitteln und/oder schaumerzeugenden Mitteia Im Falle der Benutzung 
von Wasser als Stieckmittel kdnnen z.B. auch organische Losungsmittel als Hil£5- 

20 losemittel verwendet werden. Als fltissige Losungsmittel koounra im wesentlidira 
in Ftage: Aromaten, wie Xylol, Toluol, oder Alkylnaphthaline, clilorierte Aromaten 
Oder dilorierte aliphatische Kohlenwasserstofie, wie CSilorbenzole, Chlorethylene 
Oder Methylenchlorid, aliphatische Kohlenwasserstoffe, wie Cyclohexan oder 
Parafiine, z.B* Erddlfraktionen, Alkohole, wie Butanoi oder Glycol sowie deren 

25 Ether und Ester, Ketone, wie Aceton, Methylethylketon, Methylisobutylketon oder 
Cyclohexanon, stark polare Losungsmittel, wie Dimethylformamid und Dimethyl- 
sulfbxid, sowie Wasen mit verflussigten gasformigen Strecfcmitteln oder Trager- 
stoffen sind solche Fliissigkeiten gemeint, welche bei normaler Temperatur und 
unter Noimaldruck gasfonnig sind, z.B. Aeiosol-Treibgase, wie Butan, Piopan, 

30 Stickstoff und Kohlendioxid; als feste TrSgerstoffe konunen in Frage: z.B, 
naturliche Gesteinsmehle, wie Kaoline, Toneiden, Talkum, Kieide, Quarz, Atta- 
pulgit, Montmorillonit oder Diatomerde und synthestische Gesteinsmehle, wie 
hochdisperse Kieselsaure, Aluminiumoxid und Silikate; als feste Trageistoffe fiir 
Granulate kommen in Frage: z.B. gebrochene und fraktionierte naturliche Gesteine 

3g wie Calcit, Mannor, Bims, Sepiolith, Doiomit, sowie synthetische Granulate aus 
anorganischen und organischen Mehlen sowie Granulate aus organischem Material 
wie Sagpmehl, KokusnuBschalen, N4aiskolben und Tabakstengel; als Emulgier 
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5 und/oder schaumerzeugende Mitlel kommen in Frage: Z.B. nicht-ionogene iind 

anionische Emulgatoren, wie Polyoxyeihylen-Fettsauie-Ester, Polyoxyethylen-Fett- 
alkohol-Ether, z.B. Alkylaiylpolygiykol-Ether, Alkylsulfonaie, Alkylsui£aie, 
Aiylsulfonate sowie Bweifihydrolysaie; als Dispergiennittel kommen in Fiage: z£. 
lignin-Sulfitablaugen und Methylcellulose. 

10 

Es konnen in den Fbnnulienmgen Haitmittel wie Carboxy^methylcellulose, natOr- 
liche und synthetische pulverige, koniige oder latexfoimige Polymoe veiwendet 
werden, wie Gummiarabicum* PolyvinylalkoboU Polyvinyiaoetat, sowie natuiiidie 
Phospholipide, wie Kephaline und Lecithine, und syndietische Phospholipide and 
15 Lecithine, und synthetische Phospholipide. Weiteie Additive konnen mineraiisdie 
und vegBtabile die sein. 

Es konnen Farbstoffe wie anorganische Pigmenie, z.B. Eisenoxid» Utanoxid, 
Fenocyanblau und organische Farbstoffe, wie Alizarin-, Azo- und Metall- 
20 phthalocyaninfarbstoffe und SpmennahrstofFe wie Saize von Eisen, Mangan, Bor, 
Kupfer, Kobalt, Molybdan und Zink verwendet werden. 

Die Formulieningen enthalten im allgemeinen zwische 0,1 und 95 Gew.-% Wiik- 
stoff. vorzugsweise zwischen 03 und 90 %. 

25 

Die erfindungsgemafien Wirkstoffe konnen in den Formulieningen in Misdiung mit 
andercn bekannten Wirkstoffen vorliegen wie Fungizide, Insektizide, Akaridride 
und Herbizide sowie in Mischungen mit Dungemitteln und Wachstumsiegulatoiea 

3Q Die Wirkstoffe konnen als solche, in Form ihrer Formulierungen oder den daiaus 
bo^iteten Anwendungsformen wie getoauchsfertige Losungen, emulgierbaie Kon- 
zemrate, Emulsionen. Schaume, Suspensionen, Spritzpuiver, Fasten, ISsliche Pulver, 
Staubemittel und Granulate, angewendet werden. Die Anwendung geschieht in ub- 
licher Weise, z.B. durch GieBen, Verschaumen, Bestreichen usw. Es ist faner 

35 moglich die Wirkstoffe nach dem Ultra-Low- Volume- Verfahren auszubringen Oder 
die Wirkstoffeubereitung oder den Wirkstoff selbst in den Boden zu injiziercn. Es 
kann auch das Saatgut der Pflanzen behandelt weidea 
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Bdm Einsatz der erfindungsgemaBea Stoffe kann die Aufwandmenge je nach Ait 
der Applikadon in einem grofieren Bereich vaiiiert werden. So liegen die 
V^^fcstofiOcDnzentiationeii bei der Behandlong von Pfiaozenteilen in den 
Anwendungsfiannai im aligemeinen zwischen I und 0,001 Gew.-%, vcnzngsweise 
10 zwisdien 0^ und 0.001 %. Bei der Saa^tbehandlnng weidea im aiipwiMfm 
Wiikstoffinengwi von 0,001 bis 50 g je kg Saatgut, vorzugswdse 0,01 Iris 10 g 
benodgL Bei der Behandlong des Bodens sind WiikstofSconzentcationen von 
0,00001 bis 0,1 Gew.-%, vorzugsweise von 0,0001 bis 0,02 %, am Widamgsoit 
erfbid^ich. 

15 

Die oflndungsgemaBen Wlikstoffe bzw. Mittel weisen desweiteien eine staike 
Wiikung gegen Mikroorganismen auf. Sie weiden im Materialschutz zum Schutz 
teclmischer Materialien verwendet: sie sind vor allem wiiksam gegen Sdummd- 
pilze, holzvei^ibende und holzzeist&ende Pilze und Bakterien, sowie g^en Hefen, 
20 Aigen und Schldmoiganismen. Beispidhaft - ohne jedoch zu limitiaen - sden die 
folgenden Gattui^en von Milorooiganismen genannt: 

Aitemaria wie Altemaria tenuis, AspeigiUus wie Aspeigillus niger und AspeigiUus 
teneus. Aurcobasidium wie Auieobasidium puUuIans, Chaetomium wie Oiaelomi- 

25 urn globosum, Cladosporium wie Cladosporium herbanmi, Coniophora wie Conio- 
phora puteana, GUocIadium wie GUocladium vircns, Lentinus wie Lentinus tigrinus, 
Paecilomyces wie PaecUomyces varioti, PeniciUium wie PenidlUum brcvicaule. 
PeniciUium glaucum und PfcniciUium pinopMum, Polyporus wie Polyporus verei- 
color, Sclerophoma wie Sderophoma pityophila, Stteptoverticillium wie Stiepto- 

30 verticiUium reticulum, Trichodenna wie Trichoderaui viride, Trichopliyton wie 
Trichophyton mentagrophytes; 

Escherichia wie Escherichia coU, Pseudomonas wie Pseudomonas areuginosa. 
Staphylococcus wie Staphylococcus aureus; 

3g Candida wie Candida albicans. 
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Die Menge der eingesetzten V^^ikstoffe ist von der Ait und dem Voricommen der 
Mikixxirganismen der Keimzahl und von dem Medium abhangig. Die optimaie 
Hnsatzmenge kann bei der Anwendung jewdls durdi Testreihen ennitteit werden. 
Im M^Mnt^nMi ist es jedoch ausrdcbend 0,001 bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 0,05 
bis 10 Gew.-%, d^ Wiikstoffgemisdie» bezogen auf das zu schutzrade Matenal, 

Die neuen Wiikstoffe konnen als soldie, in Form von Konzentraten oder aligemein 
ubiichen FonnuU^mgen wie Pulver, Granulate, Losungen, Suspensionen, &nuIsio- 
nen oder Fasten ang^wendet werden. 

15 

Die genannten Formuiierungen konnen in an sich bekannter Weise heigesteUt 
warden, z.B. durch Vermischen der Wiikstoffe mit Losungs- bzw. Verdiinnungs- 
mittdn, Emulgatoren, Dispergatoren und/oder Binde- oder Hxiennitteln, gege-' 
benenfiEdls Sikkative und UV-Stabiiisatoren und gegebenen£alls Farbstoffen und 
20 Pigmenten sowie weiteren VerarbeitungshilfsmittebL 

Als Losungs- bzw. Verdiinnungsmittel kommen oiganisch-chemisclie Losungsmittel 
Oder Losungsmittelgemische und/oder ein polares organisches Losungsmittel oder 
Losungsmittelgemische und/oder ein dliges bzw. oiartiges organisch-chemisches 
2^ Losungsmittel oder Losungsmittelgemisch und/oder Wasser mit vorzugsweise 
einem Emulgator und/oder Netzmittel in Frage. Als iibliche schwerflQchtige, 
wasserunlosliche olige oder Slartige Losungsmittel werden votzugsweise die 
jeweiligen Mineraldie/mineralolhaltige LSsungsmittelgemisdie oder deren 
Aromatenfraktionen verwendet Beispielhaft seien Testbenzin, Petroleum oder 
Alkylbenzole genannt, daneben Spindeldl und Monochlomiq>hthalin. Die Siede- 
bereiche dieser schwerfluchtigen LSsemittelCgemische) uberstreichen den Bereich 
von ca. nO^'C bis maximal 350**C 



Die vorbeschriebenen schwerfluchtigen oligen oder olartigen Losungsmittel konnen 
teilweise durch leichier fliichtige organisch-chemische Losungsmittel ersetzt 
werden. 
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5 Zur Herstellung eines Holzschutzmittels wird vorzugsweise ein Teil des oben be- 
schriebenen Losungsmittels oder Losungsmittelgemisches durch ein poiaies oiga- 
nisch-chemisches Losungsmittel Oder Losungsmittelgemisches ersetzt Voizugs- 
weise geiangen dabei LosungsmitteU die Hydroxygnippen, Estergrupp^ Etfaer- 
gruppen oder Gemisdie dies^ Fiinktionalitat enthaiten, zum Einsatz , Beisptelhaft 

10 seien Ester oder Glykoleiher ^nannt Als Bindemittel weiden erfindangsgemSB 
vnstanden wasserverdOnnbaie bzw. in oiganisdi-dimiischen Losungsmitteln los- 
lich, dtspergier- oder emnlgierbaie Konsthaize, Undende tiocknende die, z.B. anf 
Basis von Aciylharzen, Vinylharzen. Polyestertiarzen, Polyuietbanhaizen. Alkyd- 
harzen, Phenolharzen, KohlmwasserstoflBiarzen, Silikonhaizen. Das benutzte 

15 Bindemittel kann als LSsung, Emulsion oder Dispersion dngesetzt weiden. Vor- 
zugsweise werden Gemische aus Allcydhaizen und trocknendem pflanzlidien Ol 
verwendeL Besonders bevorzugt sind Aikydiiarze mit einem Olanteil zwischen 45 
und 70 %. 

20 Das erwahnte Bindemittel kann ganz oder teilweise durch ein Kxienmgsmittel- 
gemisch oder ein Weichmachergemisch ersetzt wecden. Diese Zusatze soUen einer 
VerflOchtigung der Wiikstoffe sowie einer Kristallisation bzw. eines Ausfallens 
vorbeugen. Vorzugsweise ersetzen sie 0,01 bis 30 % des Bindemittels (bezogen auf 
1 00 % des eingesetzten Bindemittels). 

25 

Die Weichmacher stammen aus den chemischen Klassen oder Phthalsauieester wie 
Dibutyl-, Dioctyl- oder Benzylbutylphthalat, Phosphorsauieester wie Tributyl- 
phosphat, Adipinsaureester wie Di-(2-ethylhexyl)-adipat, Stearate wie Butylstearat 
und Amylstearat, Oleate wie Butyloleat^ Glycerinether oder hShermolekulare Gly- 
30 kolether, Glycmnester sowie p-Toluolsulfonsauieester. 

Hxierungsmittel basieren chemisch auf Polyvinylalkylethem wie z.B. Polyvii^I- 
methylether oder Ketonen wie Benzophenon, Ethylbenzophenon. 

35 Als Losungs- bzw, Verdiinnungsmittels kommt vorzugsweise Wasser in Frage, ge- 
gebenenfalis in Mischung mit einem oder mehieren der obengenannten Losungs- 
bzw. VerdiinnungsmitteU Emulgatoren und Dispergatoren. 
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5 

Technische Materialien sind erfindungsgemaB nicht \ebendt Materialien, die fur die 
Venveitdung in der Technik zubereitet woiden sind. Beispielsweise kSnnen techni- 
sche Materialien, die dnrch ^findungsgraiafie Wiikstoffe vor mikiobieller Wet- 
andenmg oder Zeistonmg geschiitzt werden soUen, Klebstofife» Leime, Papier ond 

IQ Karton, Textilim, Leder, Holz, Anstrichmittei und KonststofEartikeU Kuhlsdmiier- 
stofife imd andeie Materialien sein, die von Mikioorganismen be£allen Oder zeisetzt 
werden kSni^n. Im Rahmen der zu sdiQtzenden Materialien seien audi Teile von 
Produktionsanlagen, beispielsweise Kuhlwasserkreislaufe, genannt, die duxdi Vor- 
mehning von Mikroorganismen beeintrachtigt werden konnen. Bevorzugte tedini- 

X5 sche Materialim im Sinne der Erfindung sind Klebstofife^ Ldme, Pzpiext und Kar- 
tone, Leder, Holz, Anstrichmittei, Kuhlschmieimittel, waBrige Hydraulikflussig- 
keiten und KOhlkieislSufe und allgemein waBrige funktionelle Flussigkeiten. 

Die V^ksamkeit und das Wirkungsspektnim der ^findungsgemaBen \^%kslo£fe 
20 bzw. den daraus herstelibaien Mittebi, Konzentraten oder ganz allgemein Fonnu- 
lienmgen kann erhoht wenten, wenn gegebenenfalls weiteie antimikrobiell wixk- 
same Verbindungen, Fungizide, Bakteriztde, Herbiade, Insektizide oder andere 
Wirkstoffe zur VergroBerung des Wirkungsspektrums oder Erzieiung besondeier 
Effekte wie Z.B. dem zusatzlichen Schutz vor Insekten zugesetzt werden. Diese 
25 Mischungen konnen ein breiteres Wiikungsspektrum besitzen als die erfindungs- 
gemaBen Verbindungen. 

In vielen Hllen eriialt man dabei syneigistische Effekte, dJL die Wiiksamkeit der 
Mischung ist grSfier als die der Wiiksamkeit der Einzelkonqxinenten. Besonders 
2Q gunstige Mischungsparmer sind z.B. die folgenden Verbindungen: 

Sulfenamide wie Dichlofluanid (Euparen). Tolylfluanid (Methyleupaien), Fo^pet, 
Fluorfolpet; 

3g Benamidazoie wie Carbendazim (MBC), Bcnomyl, Fuberidazole, Thiabendazole 
Oder deren Salze; 
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5 Thiocyanate wie Thiocyanatomethylthiobenzothiazol (TCMTTB), Methylenbisthio- 
cyanat(MBT); 

quartSie Ammooiumvertrindungen wie Benzyldimethyltetradec^laininomum^ 
Benzyl-<Umethyl-dodecyl-ainmoiuumchl(m Didecyl-dhnethyl-ammomumchloiid; 

10 

Moipholinderivate wie Ci|-Cx4-4-AlkyI-2,6-dimethyl-moipholin-homologe(Tii^ 

moiph),(j>^s-4-[3-ten-ButylphenyI)-2-methylpropyl^ 

(Fenpropimoiph), Falimoiph; 

15 Phenole wie o-PhenylpIienol. Tribromphenol, TetrachlorpIiOTol, Pentachloxpbenol» 
3*Methyl-4-cUorpl]enol, Dichlorophen, Chlorophen oder deien Saize; 

Azole wie Triadimefon, Triadimenol, Bitertanol» Tebuconazole, Propiconazole, 
Azaconazole, Hexaconazole, Prochloraz; 

20 

lodpiopargylderivate wie lodprcqiargyl-butylcarbamat (IPBC), -chlorophenylfonnal, 
-phenyicarbamat, -hexylcarbamat* -cyclohexylcarbamat, lodpropargyloxyethyl- 
phenyicarbamat; 

25 lodderivate wie Diiodmethyl-p-arylsulfone z.B. Diiodmethyl-p-tolylsulfon; 
Bromderivate wie Bronopol; 

Isothiazolinone wie N-Methylisothiazoiin-3-oii, 5-Chlon>-N-inethyUsotbiazolin- 
3Q 3-on, 4,5-Dichloro-N-octylisothiazolin-3-on, N-Octylisotliiazoiin-3-on (Octhi- 
linone); 

Benzisothiazolinone, Cyclopentenisothiazoline; 

Pyridine wie l-Hydroxy-Z-pyridintliion (und ihre Na-, Fe-, Ma, Zn-Saize), Tetra- 
chlor-4-methylsulphonylpyridin; 
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5 Metallseifen wie Zinn-. Kupfer-, Zink-naphthenat, -oc-toat, -2-ethylhexanoat, -oleat, 
phosphau -benzoat. Oxide wie TBTO, CujO, CuO, ZnO; 

Organische annverbindungen wie Tiibutylommaphthenat und Tribatylzinwxid; 

DiaUcyldithiocaibaiiiate wie Na- und Zn-Salze von DialkyldiUriocarba maten . Tetrar 
methyldiuramidisDlfid CIMTD); 

Nitrile wie 2,43,6-Tetrachlorisophtlialonitril (Chiortbalonil) iul Mikrobizide mil 
akdvierten Halogengnippen wie Q-Ac, MCA, Tectamer, Bronopoi, Bromidox; 

15 

Benzthiazole wie 2-Mercaptobenzotfaiazoi; s.o. Dazomet; 

Chinoline wie 8-Hydroxycliiaolin; 

2Q Fonnaidehydabspaltmde Veibindungen wie Ben^lalkohol-mono(poly)hemifonnal, 
Oxazolidine, Hexahydro-s-tiiazine, N-Methylolctiloracetamid; 

Tiis-N-(Cyclohexyldiazeniumdioxy)-Aluininium N-(CyciohexyIdiazeniumdioxy)- 
Tributylzinn bzw« ICSalze, Bis-(N-cyclohexyi)diazinium (-dioxy- Kupfer Oder 
2^ Aluminium); 

Als Insektizide werden bevorzugt zugesetzt: 

PhosphorsSureester wie Azinphos-ethyl, Azinphos*methyl, l-(4-Chloiphenyl)-4- 
2P (O-ethyi. S-piopyi)phosphoiyloxypyiazol (TIA-230), CMorpyrifos, Counu4)hos, 
Demeton, Demeton-S-methyl, Diaztnon» Dichiorvos, EHmethoate, Ethoprophos, 
Etrimfbs, Fenitiothion» Fention, Heptenopiios, Parathion, Piarathion-methyU 
Phosaione, Phoxion, Piiimiphos-ethyl, Pirimiphos-methyl, Profenofos, Prothiofos, 
Sulprofos* Triazophos und Trichloiption. 

35 

Carbamate wie Aldicarb, Bendiocarb, BPMC (2-(l-Methyipropyl)phcnylmethyI- 
carbamat)» Butocarboxim, Butoxycarboxim, Carbaryi, Carbofuran, Carbosulfan, 
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5 Cloethocarb, Isoprocarb, MethomyU Oxamyl, Pirimicarb, Promecarb, Propoxiir und 
Thiodicarb. 

Pyrethroide wie Allethrim Alphamethriiu Bioiesmethiin, Byfenthrin (FMC 54 800), 
Cycioprothriiu Cyfluthrin, Decametfirion, C^ialothrin, Cypenneduin, Deltametbiin, 
10 Alpha-cyano-3-phenyl-2-iiiethylbcii2yI-2,2-^^ 

vmyl)cyclqiiDpancarboxylat, Fenpiopatbiin, Fenflutlirin, Fsnvalecate, Hucythnnate, 
Humethrin, Fliivalinate, Permethiin und Resmetfarin; Nitroimide wie l-[(6-CliIor-3- 
pyridiiiylHnethyI]-4,5-^ydio-N-nitio-lH4i^^ (Imidacloprid). 

X5 Oiganosiliciumverbindungen* vorzugsweise Dimethyl(phenyi)saylmetiiyI-3- 
phenoxy-benzylether wie z.B. Dimethyl(4-ethoxyphenyl)-silyimelhyl-3-phenoxy- 
benzylether oder Dimethyl(phenyI)-silylmethyi-2-phenoxy-^pyridylmethylether 
wie Z.B. Dimethyl(9-ethoxyphenyl)-sUylmethyl-2-phenoxy-6-pyridylmethylether 
Oder (Phenyl)[3-(3-phenoxyphenyl)-propyI](dimethyl)-siiane wie z.B. (4-ethoxy- 

20 phenyl)-[3-(4-fluon>-3-phenoxyphenyi)-piopyl]diinethyI-siIaiL 

Als andere l^ukstoffe kommen in Betracht Algizide, Molluskizide, V^lcstoffe 
gegen "sea ani^laIs^ die sich auf z.B. Schif&bodenanstrichen ansiedeln. 

25 Die zum Schutz d^ technischen Materialien verwendeten mikiobiziden Mittei oder 
Konzentrate enthalten die erfindungsgemaBen Wirkstoffe in einer Konzentradon von 
0,01 bis 95 Gew.-%» insbesonderc 0,01 bis 60 Gew.-%, daneben gegebenen£alls 
0,001 bis 10 Gew.-% eines geeigneien weiteren Fungizids, Insekdzids oder eines 
wdteren Wiikstol^ wie oben genannt 

30 

Die eijBndungsgemaBen Wirkstoffe bzw. Mittei ermoglichen in voiteilhafter Weise, 
die bisher verfugbaien mikrobiziden Mittei durch effektiv^ zu ersetzea Sie zeigen 
eine gute Stabilitat und haben in voiteilhafter Weise ein breites Wiikungsspektnim. 

gg Die nachfolgenden Beispiele dienen zur Eriauterung der Erfindung ohne sie darauf 
zu limitieren. Teile und Prozentangaben bedeuten Gewichtsteiie bzw. Gewichtspio- 
zente. 
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5 

Beispiel Al (Hersiellung der Vorsiufe) 
N J^-'^DibutylHO-propagylcarbamat (A) 

In dnrai 100 ml Kolben wmien 50 ml Dimetbylfoniiamid, 10,0 g (0,078 mol) 
Dibutylamin und 18,87 g (0,137 mol) Kaliumcarbonat voigelegt mid 5,78 g 
Propagylchlorid zugegeben. Dabei wird standig eine COj-Atmosphare auf- 
rechterhaiteiL Die Realcdon wird bei 25^C so lange geriihrt, bis nach GC-Analyse 
kdn Dibutylamin mehr vorfaanden isL 

15 

Nach salzsaurer Extraktion wird das Produkt destilliert (Kpij = 97 - 98**Q 

Man erhalt (1 % der Theorie des Produktes (A)). 

20 (C^^-NMR: 5 = 155,1; 793; 74,4; 52^; 47,6; 46,8; 31,1; 30,6; 20A 

14,0ppmArMS) 

Beispiel 1 

25 

N.N-"Dibutyi.o.(3-Iod)-pn)pagylcarbamat 

10,6 g Verbindung (A) in 20 ml Dipropylenglykol werden bei 0-5**C mit 5 g 40 % 
NaOH 30 min lang geruhrt und dann mit 6,43 g lod in kleinen Portionen versetzL 
3Q Nach 30 min bei O-S^'C und der letzten Zugabe von lod wenien 21,5 g (6,2 %ige) 
NaOCl-Losung bei 0-5''C bis zur Ent&bung zulaufen gelassen. Das Reaktionsge- 
misch wird auf Wasser gegeben, mit Ether extrahi^ getrocknet, eingeengt, am 
Ku^hx)hr vom Edukt befteit und der Sumpf an Kieselgel, Toluol, Ether 10:1 
chromatographiert. 

35 

Ausbeute: 6,35 g (38 %) M<+> (Massenspektrum): 337; v = 2210 m"^ 
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5 Beispiel A2 

N JI-Dibutylpropagylcarbamat (A) 

10 100 g (0,775 moI)DibuyIaniin. 189,0 g (137 ml) KjCX^ und 500 ml DMF wenlen 
in etnem 3 I VA-Autoklav mit 440 g CO2 veisetzt and 30 min aiif lOO^C ecwSnnt 
Nach Abkuhlen auf 50^C (Drodc 75 bar) wild mit 60,0 g (95 %) (0 J65 ml) 
Pjropagylchlorid veisem nnd 6 h bei 50*C gehalten. Nach Entspannen wild abge- 
saugt, d^ Ruckstand mit 1 I CH2CIH2 gewaschen und die organische Pbase 

15 destilliert 

Man ertialt 1 18,94 g (69,2 %) des Produktes (A). 
Beispiel A3 

20 

N,N-Dibutylpn>pagylcarbamat 

10,0 g (0,078 mol) Dibutylamin, 18,87 g (0,137mol) K2CO3 und 250 mi DMSO 
werden 1 h bei 25*'C mit CO2 unter (Normaldnick) begasL Man setzt 5,78 g 
25 (0,078 mol) Propagylcliiorid zu und riihit 4 h. Nacli Analyse in GC (Flaclienprozmt) 
ertialt man 99.4 % des Produktes (A). 

Beispiel A4 

30 

21,2 g Veibindung (A) in 40 g Ethanol werden mit 10 g NaOH (40 % in H2O) bei 
O-S^'C versetzt und anschlieBend in sechs Poitionen 25,4 g lod hinzugefBgt Nach 
Zugabe von 10 ml 6.2 %iger NAOCl wird 4 Tage stehen gelassen, mit Wasser, 
Diethylether extrahiert, getrocknei, und an Kieselgei/Akdvkohle chromatographieit 
35 (Toluol/Ethylacctal 10: 1). 

Man erhalt 22,9 g (68 %) der Verbindung des Beispiels 2. 
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10 



25 



30 



Bdspiel 45 



N-Metbyl-n-phenyl-piopagylcarbaniat 



ia9 g (0,078 mol) N-Methylaniliiu 18,87 g K2CO3 und SO mi DMSO werden 1 h 
bei 25*C mit COj begasL AnschlieBend werden 5,78 g (0,78 mol) Propagylchlorid 
ZD^tzt und 45 h TS^'C werden im GC-MS, bezogen auf den Umsatz (76 %) 

15 74,4 % 83 (M*: 189 U, Basis 106) 

neben 20,3 % N-methyl-N-phenyl-Na-piopagylamin 

beobachteL 

Nach Aufeirbeitung wie im Versuch 1 beschrieben erhalt man analog den Beispielen 
20 und entspiechend der allgemeinen Besdundbung die in der nachstehmden Tabelle 1 
aufgefuhrten Vcririndungen der Fonnel (I). 



35 
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Fdrtsetzung 
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15 



Stabilitatsuberprufung 
Verbindungen: 



20 



n-Bu-NH 



V 



O-CHg-CsC-l lodprot>dijynxitylcart>anBl 
(8.U&3823870) 



25 



30 



35 



•odpropagykfibutykartjamat 



(n-Bu)2-N O-CHj-CsC-l 

H 
O 

Je 0,5 g der Verbindung warden in 1,0 g Etfiylenglykol eingetragen. Dabd bildet 
sich eine Suspension von IPBC und eine Emulsion der Verbindung des Beispiels I 
in Ethylenglykol. Beide Gemische weiden 42 Tage bei 50X im veischlossenen 
Rohrchen geiagert. anschlieBend geSfl&iet, mit Ethylacetat auf 100 ml veiduant nnd 
auf ihren Gehalt an Edukt bin mittels HF»LC-Analyse untersucht Man findet 



IPBC 

Verbindung des Beispiel 1 



: 64 % in deutlich gelber Losung 
: 99,3 % in nahezu foibloser Losung 



*(HPLC-Analyse) 
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5 Paten tanspriicfae 

1. Propagylcarbamate der aUgemeinm Fbnnel (I) 



10 



I / 

l-C s C C— ^N^ ^ 



« o 



15 inwelcher 



unabhangig voneinandar for Wasserstoff, AlkyI Oder Phenyl steten 
Oder R^ und R^ einen 5- bis 8-gliedrigen Ring bilden, 

20 R^ R^ unaUiangig voneinander fur geg^benenfodis duich 1 bis 3 Saaefstoff-» 

SchwefeK Oder Stickstoffisittmie iinterbrochenes und/oder 
g^benenfEdls substituiertes Alkyl, oder fur gegebenenfalls sob- 
sdtuiertes Aryl, Aialkyl stehen» 

25 Oder zusammen mil dem Sdckstoffatom an das sie gebunden sind 

ein«i gegebenen£alls substituierten 5- bis 8-g^edrigen Ring bilden, 
der gegebenenfalls durcb 1 bis 3 Sau^tofF-» Schwefel- und/oder 
Sdckstoffaiome unteibrochen ist, und/oder gegebenenfalls benzo- 
anelliertist 

30 

2. Veibindun^ gemaB Ansproch 1 der Fonnel (I), 
inwelcher 

35 R^ R^ unabhangig voneinander fiir Wasserstoff, Ct-C^-Alkyl stehen Oder R^ 

und R^ zusanunen einen funf- bis sechsgiiedrigen Ring bilden , 
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5 R\ unabhangig voneinander fur gegebenenfialls durch 1 oder 2 Sauer- 

stoff-, Schwefel- und/oder Stickstoffatome unterbrochenes und/odar 
gegebenenfells dmch Halogen, Alkyl. Aikylthio, Alkoxy. Halogen- 
alkyl, Halogenalkoxy mil jeweils 1 bis 6 KohienstoflEalomen im 
Alkylteil odCT Aryl oder dmch die Giuppe COjR.^ substidiiertes 

J Q gwadkettigps, verzweigtes oder cyclisdies Ci-Cig-AHqrl stehen, oder 

fur g^ebenenfidls durch Halogen* AllqrU AIkoxy» AllgW>* Halo- 
genall^ mit jeiveils 1 Ins 6 KoUenstofiatoinen im AUq^itrai oder 
Aiyl snbstitidertBS Aryl Hetaiyl oder AraU^l mit 1 bis 6 KoWen- 
stof^men im Alkylteil stehen, cxler zusanmira mir dem Stickstoff- 

^5 atom, an das sie gebunden sind emsa fonf- bis sechs^edaigen Ring 

bilden der gegebenenfalls dun* 1 oder 2 Sauerstoff-, Schwefel- 
und/oder Stickstoffetome unterbrochen ist und/oder gegebenenfeUs 
durch Halogen, Alkyl, Alkoxy, Alkylthio- oder Aryl substituiert ist. 
und/oder gegebenenfalls benzoanelliert isL 

20 

3. Verbindungen gemaB Anspruch 1 der Fonnel (I) 



in welcher 



R^ R^ unaUiangig voneinander fur Wasserstoff oder Metfiyl stehen, 

R\ unabhangig voneinander fiir gegebenen^s durch 1 oder 2 Sauer- 
stoff-, Schwefel- und/oder Stickstoffatome unterbrochenes und/oder 
gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, MetiiyU Ethyl, n-, i-Propyl, n-. i-, 
s- Oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy. n-, i-Propyloxy, n-, i-, s- oder 
t-BuQfloxy, Methylthio, EtfaylAio, n-, i-Propylthio, n-, i-, s- oder 
t-Bu^lthio, 

Halogenalkyl, Halogenalkoxy mit jeweils 1 Ins S Halogenatomen und 
1 bis 4 Kohlenstoffatomen, Phenyl oder die Gnippe COjR^ substi- 
tuiertes, geradkettiges, veizweigtes oder cycUsches Ci-Ci4-Alkyl 
stehen, oder fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl, EthyU n-, 
i-Propyl, n-. i-. s- oder t-ButyU Melhoxy. Ethoxy, n-, i-Propyloxy, n-. 
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10 

15 4. 
5. 

20 

6. 

25 

7. 

30 



i-, s- Oder t-Butyloxy, Methylthio, Ethylthio, n-, i-Propylthio, n-, i-, s- 
oder t-ButyitWo, Halogenalkyl. Halogenalkoxy mit jewdls 1 bis 5 
HalogBnatomen nnd 1 bis 4 KohloistofEatonien. Hienyl substitmeites 
Phmyl. N!q)hthyl, BipbenyU Benzyl, Pbenyletlijrt. Pyri(fyU Fuiyl, 
Tbiophei^i Pynolyl, Oxazolyl, ThiazoiyU Pyraaolyl. ImidazDlyl Oder 
•ftiazoyl stehen, oder T^ummffM^ mit dem StickstofEuom an das sie 
gpH'!*^"* and einen Pynolidin-, Piperidin-. MoipboUn- Oder Fqie- 
lazinring Inlden, der gegriienenfidls dmdi Finer, GUor, Medqd, 
Metfaoxy . TrifluonDaediyU EtfiyU Edioxy snbstitnieit isL 

Vobindangen der Fonnel (I) gemaB Ansprach 1 in welcho- and R* je- 
weils fiir den gleichen Rest stehen, oder R^ fur Methyl steht und R^ die in 
den Anspruchen 1 bis 3 ang^ebene Bedeutungen haL 

Schadiingsbekampfungsmittel, gekennzeichnet dutch einen Gehalt an ndnde- 
stens einer Veibindung der Ftmnel CD nach Anspnich 1. 

VetfiBhien znr BekSmpfong von SchSdlingen, dadurch gekmnzeichnet, daB 
man Verbindungen der Fomttl (I) nach Ansprach 1 auf ScUkllinge ond/oder 
ihien Lebensraum einwiricen ISBt. 

Ver£ahren zor Herstellung von Veibuidungen der Formd (I) 



in weidier 

R^' R^ R^ und R*^ die in Ansprach 1 an^gebene Bedeutung haben, dadurch 
gekennzeicfanet, daB man 
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20 



25 



30 



36 



1. VertriiidungenderFonnel(II) 



10 X-OC-C-OH (ID 

I 



worm 



X furWassecstoffodo-IodstBht 
mit VeitnndungBn der Fonnel (US) 



R3 

a-c-N^ (ffl) 



o 



gegebenenfalls in Gegenwart eines Vetdunnangsinittels, in Gegen- 
wart eitier Base umsetzt, Oder 

Veibindun^ der Fonnd (IV) 



R» 

X-CsC-C-O-C-a (IV) 
R^ O 



wcMin 



fSr Wasserstoff Oder fod steht 
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mit Amii^ der Foimei (V) 



R3 

HN-< (V) 
R* 



gegebenenfalls in Gegenwart eines V^unnangsmittels, in Gegen- 
wan eino' Base ums^zt, Oder 

Vobindun^ der Fonnel (VI) 

R» 

I 

X-GC-C-Y 
I 

R2 

woiin 

X furWasserstoffod^Iodstdit 

Y fur eine Abgangsgnqipe^ wie Halogen, O-Tosyl o<to 
O-Mesy 1, steht 

mil Aminen der Fbnnd (V) 

in Gegenwart einer Base iind Kohlendioxid und gegebenen£dls in 
Gegenwait eines Veidunnungsxnittels umsetzt und 

fOr den FalU daB X in den Formel (II), (IV) oder (VI) fur Wasseistoff 
stehu anschlieBend in Gegenwart ein^ HUfisbase und gegebenenfalls 
einem Verdunnungsmittel iodiert 
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20 



25 
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35 



8. Venwendung von Vertnndungpn der Fbnnel (D nach Ansproch 1 zur Be- 
kampfung von Sdiadlingen* 

9. VerfaiienzurHenaeUimgvonScbSdlingsbekainpto 

kennzeichiiet, daB man Vertrindungen der Fbrmd (D nach Anspnich 1 mil 
Stieckmittein und/oder oberfladiraiaktiven M^deln vennisdtt. 



10. 



Vafiduen znm Sctadz von tBchniscfaen Materialien. daduich gekenn- 
zdchnet, daB man VerWndnngMi der Ftemel (D nach Ansp^ 
schfitzenden Materialien anfbdngt Oder branusdiL 
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INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



bucr mi ApplicACiao No 
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A. CLASSIFICATION OF SUBlECTMATim 

IPC 5 C07C27V12 A01N47/12 C07C271/24 C07D295/20 C07C271/28 

C07C271/14 C07C271/22 A01N47/16 A01N47/18 A01N47/20 

Accowfim to failrnirtcwii PitfcBl QnnificnioB (IPQ or to bcift bumhuI ctmifictficp md li*C 



B. FIELDS SEARCHED 


ipcT* 


C07C C07D 










sbidcd HI ttM fidfls 1 


nwh<d 


BccBQBc ditft bist tBoiJtiJ ifciHin ite iiMhiiiiwmI wifch (DSDB of data hue wtaov piirtciU mich tams uc^ 


C DOCUMENTS CONSIDEILED TO BE RELEVANT 






Rdcwut to datm No. 


X 


EP,A,0 490 566 (ROHN UNO HAAS COMPANY) 17 
June 1992 
see claim 1 




1.8-10 


A 


EP,A,0 257 888 (SUMITOMO CHEMICAL CO.) 2 

March 1988 

see claims; table 1 




1-10 


A 


EP,A,0 258 030 (SUMITOMO CHEMICAL CO.) 2 

March 1988 

see claims; table 1 




1-10 


A 


DE,A.32 34 037 (BAYER AG) 29 March 1984 
see claims; examples 




1-10 



□ 



Fintber ctocumcnts arc bstcd m ibc oonttiniatwi of box C 



|X I Pitt nt fm iy maabBS art teted in nmot. 



Spcoal catsgORcs of c 



*A' dwiMi i f I I I definmgttiegEnaalgatt of Ihc aft whicfa is aot 
cQBsdcrat to be of pviicular fdcvuce 

'K' carttcrdocwDOit but ]iU!faitdMd OD or after flic inicniatiDiial 
fili&gdate 

"L* do cu i M iit wfaidi nay Ifaraw doubB on nnority daimfd or 
wbsefa is died tD cflaUiA the piMkttca data of aDOdwr 
dta&on or oihcr fecial leam (as ipceified) 

O* dofiMiHciit icfcniDg to an onl dudo8iiR« usci twtiftfftiflii or 



thi^CTflwnt ptthHdicd pnor to ttie ifffcniiitimal fitim dssc hut 
later ttian the pRority date datmed 



or ivtocity d«i£ aul Dot in onOict Willi the appbca&OD but 
otgtoMB ndeniand the laindptc or theory ondai^ 

*X* d o i. i i niffi ii of pB t icri ar idcwnoe; die daim cd inv cBi io ii 
cannot be c oiwid eitd mwd or cannot be ocnsdcred to 
involve an inventive step when the document is tikes alooe 

*Y* d ocH twifit of p Bt^lg rekvan ce;ttedaimedia»emkm 
cannot be considered to involve an inventive step when the 
document is confined with one ormore odxr such docu- 
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